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これらのうちで円板試料の広がり方向の振動モードである kp(Coupling factor plan r mode)













































































































































図1.9  BaTiO3の分極処理 (a)処女状態、(b)電界印加、(c)電界除去 
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翌年には PbTiO3のモル分率が 40％と 45％の間に菱面晶と正方晶の相境界(Morphotr pic Phase 




のモル分率が 45％のときに krが最大の 37％になることを報告した。その後 Jaffe7)は 1955年に
PZTに加えてPbHfO3-PbTiO3等の圧電特性についてもまとめて発表した。1959年になるとKulcsar8)


















      
  
図1.10, 図1.11 PZTセラミックスにおける結合係数の組成依存性 
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Pb(Zr0.55Ti0.45)O3 50-60 37 22   585 7.1  16 
Pb0.875Sr0.125(Zr0.55Ti0.45)O3  51    13257.16  17 
PZT 54/46+2La2O3  51    15457.49  18 
PZT 52/48 67 52.931.369.4 730 7.55  19 
PZT-4 64 52 31 65  12007.5 340 20 
PZT-5 67.5 54 32 65.5 15007.5 360 20 
PZT-5A 70.5 60 34 68.549 17007.75 365 21 
PZT-5H 75 65 39 67.50.534007.75 193 21 















































































MP B -ⅠPbZrO 3 (PZ) PbTiO 3 (PT )
R ELAXO R
Pb(B 1,B2)O3
B1=Zn2+, Mg2+, Ni2+, Lu2+, Ln3+, Sc3+







































































 表1.2  Pb(B’B”)O3-PT材料の相境界 
Relaxor material Abbrev 
Tc 
(℃) 




Pb(Cd1/3Nb2/3)03 PCdN 270 28 380 
Pb(Zn1/3Nb2/3)03 PZN 140 9-10 190 
Pb(Mg1/3Nb2/3)03 PMN -10 32-34 160 
Pb(Ni1/3Nb2/3)03 PNN -120 30-35 130 
Pb(Mn1/3Nb2/3)03 PMnN -120 30-35 130 
Pb(Co1/3Nb2/3)03 PCoN -98 33 250 
Pb(Cd1/3Ta2/3)03 PCdT ? ? ? 
Pb(Mg1/3Ta2/3)03 PMgT -98 30? 100 
Pb(Ni1/3Ta2/3)03 PNT -180 ? ? 
Pb(Mn1/3Ta2/3)03 PMnT ? 38-41 ? 
Pb(Co1/3Ta2/3)03 PCoT -140 ? ? 
     
Pb(Yb1/2Nb1/2)03 PYbN 280 50 360 
Pb(Ho1/2Nb1/2)03 PHoN 240 ? ? 
Pb(Lu1/2Nb1/2)03 PLuN 260 41 357 
Pb(In1/2Nb1/2)03 PIN 90 37 320 
Pb(Sc1/2Nb1/2)03 PSN 90 42 260 
Pb(Fe1/2Nb1/2)03 PFN 112 7? 140 
Pb(Yb1/2Ta1/2)03 PYbT 280 ? ? 
Pb(Lu1/2Ta1/2)03 PLuT 280 ? ? 
Pb(In1/2Ta1/2)03 PIT ? ? ? 
Pb(Sb1/2Tav)03 PSbT ? ? ? 
Pb(Sc1/2Ta1/2)03 PST 26 45 205 
Pb(Fe1/2Ta1/2)03 PFT -30 ? ? 
     
Pb(Cd1/2W1/2)03 PCW 400 ?  
Pb(Mn1/2W1/2)03 PMnW 150 ?  
Pb(Mg1/2W1/2)03 PMgW 39 55 60 
Pb(Co1/2W1/2)03 PCoW 32 45 310 
Pb(Ni1/2W1/2)03 PNW -3   
     
Pb(Fe2/3W1/3)03 PFW -75   
     
*PbZr03 PZ 240 47 360 
(Pb, La)(Zr, Ti)03 PLZT <350 30-45 <350 
PbTi03 PT 490   
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 これらのリラクサ系圧電材料が再度大きな注目を浴びたのは 1997年 3月に米国で開催された
SPIE(The International Society for Optical Engineering)主催の国際シンポジウム Medical 























Corporationは同社のホームページ 48)に PZNT系と PMNT系の圧電単結晶を掲載している(図1.17
参照)。PMNT単結晶は2インチ径の大きなインゴットが掲載されているが、PZNT単結晶は数mm角
と小さい。また、中国科学院の上海珪酸塩研究所のカタログには図1.18に示すようなPMNT単結













































            
PZT ceramic probe  PM NT S.C. probe 
Relative S ensitivity (dB)        0           6 
-6dB Bandwidth (%)           70              95 
-20dB Bandwidth (%)          95             120 
図1.19 iBULe CO. LTD.およびHumanscan corporationによるPMNT単結晶と 
PMNT単結晶を用いた超音波プローブ(同社ホームページより) 
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 １．３ 超音波プローブの基礎59) 
近年、医療分野で広く普及している画像診断機器としては、超音波診断装置、X線診断装置、X



























































+=                       (1.2) 
 
vc >> の場合  0cos2 fc
vfd
















リニア走査 サーキュラ走査 アーク走査 
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国で開催された SPIE(The International Society for Optical Engineering)主催の国際シンポ















は PZNT91/9単結晶を用いたアレイ型プローブの開発を進め 60,61)、最終的に中心周波数 3.5MHz、
























らに 2002年の IEEE International Ultrasonics Syposiumにおいて Humanscan Co. Rhimらは
PMNT67/3単結晶を用いて 2.6MHzのアレイプローブを発表し、従来の 5H型セラミックプローブ
に対して 4dBの送受信感度向上と 30％の広帯域化を実証した 66)。ほぼ同等の誘電･圧電特性を有
する PZNT単結晶、PMNT単結晶を用いた超音波プローブの性能がほぼ同等であることが確認され
た。 
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分極前後の誘電率(εr/ε0、ε33T/ε0)はインピーダンスアナライザ(Yokgaw Hewlett Packard製 
4192A)を用いて静電容量(C)と誘電損失(tanδ)を測定し、Cの測定結果から、式(2.1)を用いて εr/ε0、
ε33T/ε0を算出した。また、その温度特性はパソコン(東芝製 Dynabook GT475 051CT)によりコント
ロールされたインピーダンスアナライザ(Yokgaw Hewlett Packard製 4192LF)および恒温槽











































































































































PZNT 91/9  Au/Cr 70 176 4200 2000 












PZNT 91/9  Ag 72 180 3000 1750 



























































































































































































































































































































いた PZNT91/9、PZNT95./4.5単結晶の Trt、Tcおよび室温での k33'をまとめる。PZNT91/9単結晶










 Trt (℃)Tc (℃) k33'(%) 
PZNT 91/9 (A) 84 173 81.7 
PZNT 91/9 (B) 70 176 82.8 











































































































 Trt (℃)Tc (℃) k33'(%) 
PZNT 91/9 (B) 70 176 82.8 









































Trt =108℃, Tc =174℃
PZNT 91/9








































































































PZNT91/9 0.82 -0.71 0.77 0.32 -0.31 180 
PZNT93/7 0.47 -0.39 0.43 0.28 -0.26 171 
PZNT95.5/4.5 0.38 -0.29 0.34 0.29 -0.28 155 
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 PZNT 93/7 PZNT 91/9 
誘電率 ε33T/ε0 3,500 3,000 
相転移温度 Trt(oC) 100 70 
キュリー温度 Tc(oC) 165 175 
結合係数 kt(%) 58 56 
結合係数 k33'(%) 84 82 
周波数定数 N33'a(Hz･m) 1,230 1,380 











































































































































































































































































































































































































































PZNT93/7 0.27 111 173 2990 57.1 0.25 0.18 
PZNT91/9 0.26 70 180 2700 56.0 0.25 0.18 
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 表2.8 作製プローブのパルスエコー特性一覧 
 




送受信感度 (dB) 0.41 0 
中心周波数 (MHz) 2.99 2.73 




















































































































































たとおり、振動子レベルでは ε33T/ε0に履歴を持つため加熱後の ε33T/ε0が 20%程度低下する。さら
にk33'は加熱後に5～10%程度低下する。一方で、送受信における効率はPennsylvani大のRitter
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 程安価である。第 2の利点は周波数定数が PZNT系と比較して 4割程高いことである。PMNT単結
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ネトロンスパッタ装置(TOKUDA製 CFS-8EP)を用いて Au/Cr電極を約 200nmの厚さで形成して電
気的特性評価用試料とした。 



















































































































































組成  Tc(oC) 平板振動子 
PMNT 0/100 490 - 
PMNT 61/39 185 (001) 
PMNT 62/38 180 (110) 
PMNT 64/36 170 (111) 
PMNT 65/35 165 - 


































































































































 表3.2 正方晶組成PMNT単結晶の誘電･圧電特性 (平板振動子) 
方位 001 110 111 
電極 Au/Cr Au/Cr Au/Cr 
厚み(mm) 0.40 0.40 0.40 
長さ(mm) 10.00 10.00 10.00 
幅(mm) 5.00 10.00 10.00 
相転移温度 Trt(℃) - - - 
キュリー温度 Tc(℃) 185 175 170 
分極後誘電率 ε33T/ε0 1000 7000 8000 
誘電損失 tanδ(%) 0.20 0.70 0.50 
共振周波数 fr(MHz) 4.88 5.13 5.65 
反共振周波数 fa(MHz) 5.85 6.15 6.50 
結合係数 kt(%) 59.2 59.2 53.3 
周波数定数 Ntr(Hz･m) 1950 2050 2260 
周波数定数 Nta(Hz･m) 2340 2460 2600 

























































































































































































































































図3.16 正方晶組成PMNT単結晶(110)板のインピーダンス特性 (③45°の場合) 
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表3.3 正方晶組成PMNT単結晶の誘電･圧電特性 (短冊振動子) 
方位 110 111 
電極 Au/Cr Au/Cr 
厚み (mm) 0.40 0.40 
長さ (mm) 5.50 8.50 
幅 (mm) 0.16 0.16 
分極後誘電率 ε33T/ε0 8000 9700 
誘電損失 tanδ(%) 0.90 0.70 
共振周波数 f33'r(MHz) 3.67 4.69 
反共振周波数 f33'a(MHz) 6.18 6.10 
結合係数 k33'(%) 83.1 67.6 
周波数定数 N33'r(Hz･m) 1480 1890 













































































































































































   

























































１． 室温から 200℃の温度範囲において正方晶組成 PMNT単結晶はその方位面によらず、Tcで
のみ相転移する(正方晶→立方晶)。 
２． 正方晶組成のPMNT単結晶(001)板では ε33T/ε0が 100、d33=400pC/Nと著しく低い。そのた
め素子面積の小さいアレイ型超音波プローブでは素子の電気的インピーダンスが増大し
送信ケーブルとのミスマッチが生じる。 
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 山下はこれまでに PZTを凌ぐ結合係数 kpをもつ材料としてスカンジウムニオブ酸鉛













































Li1+ 120.0 12 6.9 Li1+ 76.0 6 6.9 
Na1+ 139.0 12 23.0 Na1+ 99.0 6 23.0 
K1+ 164.0 12 39.1 
1 
K1+ 138.0 6 39.1 
Rb1+ 172.0 12 85.5 Be2+ 46.0 6 9.0 
1 
Cs1+ 188.0 12 132.9 Mg2+ 72.0 6 24.3 
Mg2+   12 24.3 Ca2+ 100.0 6 40.1 
Ca2+ 134.0 12 40.1 Mn2+ 90.1 6 54.9 
Sr2+ 144.0 12 87.6 Ni2+ 69.0 6 58.7 
Ba2+ 161.0 12 137.3 Zn2+ 74.0 6 65.4 
2 
Pb2+ 149.0 12 207.2 
2 
Cd2+ 94.0 6 112.4 
La3+ 136.0 12 138.9 Al3+ 53.5 6 27.0 
Ce3+ 134.0 12 140.1 Sc3+ 74.5 6 45.0 
Nd3+ 127.0 12 144.2 Cr3+ 61.5 6 52.0 
Sm3+ 124.0 12 150.4 Fe3+ 61.0 6 55.9 
3 
Bi3+ 140.0 12 209.0 Ga3+ 62.0 6 69.7 
In3+ 80.0 6 114.8 
Yb3+ 86.8 6 173.0 
3 
Lu3+ 86.1 6 175.0 
Si4+ 40.0 6 28.1 
S4+ 37.0 6 32.1 
Ti4+ 60.5 6 47.9 
Ge4+ 53.0 6 72.6 
Zr4+ 74.0 6 91.2 
Sn4+ 69.0 6 118.7 
4 
Hf4+ 71.0 6 178.5 
P5+ 38.0 6 31.0 
V5+ 54.0 6 50.9 
Nb5+ 69.0 6 92.9 
Sb5+ 60.0 6 121.8 
5 
Ta5+ 69.0 6 181.0 
Mo6+ 61.0 6 95.9 
  
6 


















強誘電体における平均の Aサイトイオン質量 m(A)が残りの TiO3の質量 m(TiO3)=95.9に比べて十
分大きいこと、一方で強誘電体に達することができずに量子常誘電性に止まってしまうペロブス










































Pb[(Sc1/2Nb1/2)1-xTix]O3 PSNT58/42 260 71 60.1 147.1 1 
Pb[(Mg1/3Nb2/3)-xTix]O3 PMNT68/32 155 64 63 144.2 3 
Pb(Zr1-xTix)O3 PZT53/47 350 70 70.9 136.3 2 
Pb[(Ni1/3b2/3)1-xTix]O3 PNNT70/30 120 64 71.4 135.8 3 
Pb[(In1/2Nb1/2)1-xTix]O3 PInNT63/37 320 58 83.2 124.0 5 
Pb[(Sc1/2Ta1/2)1-xTix]O3 PSTT55/45 205 60 83.7 123.5 4 
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圧電特性は若干劣る    
融点がPMNTと比較的近い 











































































































106μm  5wt% PVA 
18mmφ  1000kgf/cm2 




with ZrO2 ball in pure water for 24h 
MgNb2O6 1000℃  6h 
InNbO4  1100℃  24h 
with ZrO2 ball in pure water for 24h 
MgNb2O6, InNbO4 , PbO, TiO2 






polishing off by #1500 
by Ag electrode  700℃ 5m 
Measurement 


















































                 (4.2) 
ただし、frは共振周波数、faは反共振周波数である。 
 































































































































































PIN 擬立方晶 4.11 － 90 69.59 359.05 8.57 
PMN 擬立方晶 4.05 － 90 66.38 325.22 8.14 











PIMNT0/68/32 8.086 8.006 99.02 
PIMNT8/59/33 8.119 8.033 98.95 
PIMNT16/51/33 8.153 8.073 99.02 
PIMNT24/42/34 8.186 8.091 98.84 
PIMNT32/33.5/34.5 8.220 8.088 98.40 
PIMNT40/25/35 8.254 8.167 98.96 
PIMNT48/16/36 8.286 8.172 98.62 
PIMNT56/8/36 8.321 8.198 98.52 
































































































     
表面(2000倍)             破断面(500倍) 
(a) PIMNT0/68/32 
 
      
表面(2000倍)             破断面(500倍) 
(b) PIMNT8/59/33 
 
      





       
表面(2000倍)             破断面(500倍) 
(d) PIMNT24/42/34 
 
      
表面(2000倍)             破断面(500倍) 
(e) PIMNT32/33.5/34.5 
 
      
表面(2000倍)             破断面(500倍) 
(f) PIMNT40/25/35 
 
      





       
表面(2000倍)             破断面(500倍) 
(h) PIMNT56/8/36 
 
      






















図 4.10において最大誘電率を示す温度を Tcとして読み取り、PINの固溶量との関係を図 4.11
にプロットして示す。図4.11から、TcはPIN固溶量に対して線形的に増加していることが分かる。
 99
 PINT２成分系セラミックスについてはPennsylvania State UniversityのAlbertaらによって作
製･評価されており、そのMPB付近の Tcは 300℃～320℃と報告されている22)。今回作製した





正確には図 4.10から読み取れる両端組成(PIMNT63/0/37と PIMNT0/68/32)の Tc変化量(160℃
=320℃-160℃)のうち25℃程度はPT量の変化に起因したものである。Tcが線形的に推移すること
からも固溶させた PINは PMNの位置に順次置換されるものと考えられる。この結果から PIMNT３































































































図4.12 PIMNTセラミックスのPIN固溶量に対する εr/ε0、ε33T/ε0の分布 
 101
 ４．４．１．５ 圧電特性 























































も の の 、 上 述 の と お り PIMNT16/51/33(kp=67.1%)、 PIMNT24/42/34(kp=67.6%)、





















































PIMNT16/51/33：Tc= 97℃、ε33T /ε0=2400、kp=67.1% 












1 PIMNT0/68/32 160 1,830 2,320 47,480 63.8 510 
2 PIMNT8/59/33 181 1,800 2,230 37,880 63.4 500 
3 PIMNT16/51/33 197 2,080 2,400 40,460 67.1 510 
4 PIMNT24/42/34 219 2,010 2,120 34,430 67.6 505 
5 PIMNT32/33.5/34.5 239 2,140 2,160 36,520 66.7 495 
6 PIMNT40/25/35 258 1,840 2,130 21,000 61.4 430 
7 PIMNT48/16/36 279 1,840 2,120 20,890 60.3 430 
8 PIMNT56/8/36 300 1,870 2,440 23,110 60.5 440 




















成である PIMNT0/68/32は菱面晶で PIMNT63/0 37は正方晶であることから、PIMNT24/42/34を中
心として想定したMPBラインを反時計回りに僅かに回転させたラインがPIMNT３成分系材料のMPB
であると考えられる。 




































































PIMNT23/41/36 8.178 8.086 98.87 
PIMNT23.5/41.5/35 8.182 8.084 98.80 
PIMNT24/42/34 8.186 8.091 98.84 
PIMNT24.5/42.5/33 8.190 8.083 98.70 





































       
(a) PIMNT23/41/36         (b) PIMNT23.5/41.5/35 
 
      





















において最大のεr /ε0を示す温度を Tcとして読み取り、PIN量との関係を図 4.19にプロットして
示す。図4.19から、TcはPIN量に対してほぼ線形的に低下していることが分かる。先に説明した























































































































10 PIMNT23/41/36 231 2,630 3,890 32,860 60.5 550 
11 PIMNT23.5/41.5/35 223 2,670 2,560 35,710 62.1 515 
4 PIMNT24/42/34 219 2,010 2,120 34,430 67.6 505 
12 PIMNT24.5/42.5/33 211 1,740 1,910 35,250 65.3 465 
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PbO, TiO2, Nb2O5, MgO 
PbO, TiO2, Nb2O5, In2O3 
with ZrO2 ball in pure water for 24h 
PMNT68/32  850℃ 2h 
PINT63/37  850℃ 2h 
 
45 PIMNT：55 PbO (mol%) 
50 PIMNT：40 PbO：10 B2O3 (mol%) 
Temporary dissolution 1000℃ 1h 
Weighing +20g, +40g 
Crystal growth 
Washing
1230~1250℃, 5h keep 
Cooling rate：1.2~2.4℃/h 































置(TOKUDA製 CFS-8EP)を用いて Au/Cr電極を約 200nmの厚さで形成して電気的特性評価用試料
とした。 
εr/ε0、ε33T/ε0はインピーダンスアナライザ(Yokogawa Hewl tt Packard製 4192A)を用いて静電
容量Cとtanδを測定し、Cの測定結果から、式(2.1)を用いて εr/ε0、ε33T/ε0を算出した。また、そ
の温度特性はパソコン(東芝製Dynabook GT475 051CT)によりコントロールされたインピーダンス















列に繋ぎ、5Hzの sin波で駆動して x-yのリサージュを描いた。Ecは x軸を横切る点(電圧)から
求まり、残留分極Prはy軸を横切る点とC2の積から求まる。Ecは測定周波数により変動するた

































































1 93.32 4.1 
坩堝の損傷はない。溶解物上部に 2～5m程度
の赤褐色の結晶が多数。 




3 93.46 1.4 
坩堝の損傷はない。上部外周に 2～5mm程度の
淡黄色結晶が多数。 
4 99.91 1.6 
30×20×10mm程度の淡黄色結晶の塊が 1つ。
小型、中型結晶が多数融着している。 


















































































































































































PbO InO 23 MgO NbO 25 TiO 2ロット  
Wt% Wt% Wt% Wt% 




測定値 67.3 6.6 1.7 15.9 7.5 
原料値 68.0 6.8 1.3 15.4 8.5 
測定値 75.9 5.1 1.3 6.0 





68.1 6.8 1.7 15.7 7.8 
原料値 69.0 3.4 2.2 17.3 8.2 
4 
測定値 68.0 3.1 1.5 17.0 8.3 
原料値 68.5 5.1 1.7 16.3 8.3 
5 




























































4 3 2 1 
10mm
 






























1 透明部 67.00 3.65 2.19 18.60 9.61 
2 透明部 66.90 3.55 2.04 18.17 7.37 
3 透明部 65.93 3.30 2.22 18.60 8.97 
4 透明部 69.37 3.36 2.04 17.60 8.36 
5 透明部 67.00 3.99 2.21 20.31 7.62 
6 透明部 65.17 3.63 2.22 19.03 7.39 
7 透明部 62.69 3.92 2.42 20.31 7.61 
8 白濁部 64.31 3.81 2.19 20.60 6.29 
原料値 
PIMNT 16/51/33 































































































































1 - 183 3149 0.8 4.8305.88061.018842293 2300 






























































































PIMNT 6.81 -7.12 7.02 31.2 -31.6 187 








































N33'a   
(Hz･m) 
1-1 1246 - 3.0904.56076.81205 1778 
1-2 2275 - 2.7904.56081.91088 1778 
1-3 1707 - 2.9704.59079.31158 1790 
1-4 2343 - 2.9404.62080.21147 1802 
1-5 1753 - 3.0304.59078.31182 1790 




















誘電率 ε33T/ε0 4,000 4,400 
相転移温度 Trt(oC) 52 72 
キュリー温度 Tc(oC) 187 155 
結合係数 kt(%) 59 62 
圧電定数 d33(pC/N) 2,200 2,100 
残留分極 Pr(μC/cm2) 32 29 
抗電界 Ec(kV/cm) 7.0 4.6 
結合係数 k33' (%) 80 82 











































































 ５．２．４ まとめ 
本研究では PIMNT ３成分系圧電単結晶の育成に世界で初めて成功し、その誘電･圧電特性を明
らかにした。 






















































Hewlett Packard製 4192A)を用いて静電容量 Cと tanδ を測定し、Cの測定結果から、式(2.1)を
用いて εr/ε0、ε33T/ε0を算出した。また、その温度特性はパソコン(東芝製Dynabook GT475 051CT)
によりコントロールされたインピーダンスアナライザ(Yokogawa Hewlett･Packard製 4192LF)お














































    
10mm 
10mm 
(a)ペロブスカイト結晶          (b)パイロクロア結晶 
図5.20 得られたPSMNT単結晶 
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ペロブスカイト結晶 70.00 4.53 0.68 15.06 9.72 23 86 
パイロクロア結晶 66.50 0.98 0.08 24.79 7.70 180 6 
PSMNT 29/34/37 
原料値 
70.50 3.16 1.44 15.60 9.33 0 0 
 
 
次に、得られた PSMNT単結晶の熱的な安定性を確認するために TG-DTA(Seiko EXStar 6300)を
用いて重量変化曲線(TG曲線)と示差熱曲線(DTA曲線)の測定を実施した。また、同単結晶を一旦
1200℃、1300℃、1400℃に曝した後、急冷した試料の X線回折パターンを取得して高温での結晶
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with ZrO2 ball in pure water for 24h
Pressing 
Granulation 
Weighing MgNb2O6, InNbO4, ScNbO4, PbO, TiO2 
Mix&Milling with ZrO2 ball in pure water for 24h
Calcination 
MgNb2O6 1000℃ 6h 
InNbO4  1100℃ 24h 
ScNbO4  1200℃  3h 
850℃ 2h in air 
106μm 5wt% PVA 
18mmφ 500kgf/cm2 
Sintering 1150℃ 2h in Pb atmosphere 
Weighing 50 PIMNT：40 PbO：10 B2O3 (mol%) 50 PSMNT：40 PbO：10 B2O3 (mol%)
Crystal growth 1320℃ 5h keep 0.4mm/h 
Washing 80 wt% acetic acid






































1 PIMNT16/51/33 仮焼粉末 1320 5h 0.4 
2 PSMNT16/49/35 仮焼粉末 1320 5h 0.4 



































装置(TOKUDA製 CFS-8EP)を用いて Au/Cr電極を約 20nmの厚さで形成して電気的特性評価用試
料とした。 
εr/ε0、ε33T/ε0はインピーダンスアナライザ(Yokogawa Hewl tt Packard製 4192A)を用いて静電
容量Cとtanδを測定し、Cの測定結果から、式(2.1)を用いて εr/ε0、ε33T/ε0を算出した。また、そ
の温度特性はパソコン(東芝製Dynabook GT475 051CT)によりコントロールされたインピーダンス
アナライザ(Yokogawa Hewlett･Packard製 4192LF)および高温槽(ESPEC製 DESK-TOP TYPE 
HI-TEMP. CHAMBER STH-120)にて自動測定した。Tcは 1kHzで測定した際に現れる誘電率のピーク
温度で定義した。Trtは1kHzで測定した際にTc以下に現れる誘電率の微小ピーク温度で定義した。
Trtの観察を容易にするために試料はあらかじめ分極処理を施しておいた。分極処理は振動子をオ
ーブン内で 20℃に加熱し、直流電界 0.3kV/mmを印加して 10分間保持した後、電界を印加した
まま室温まで徐冷する電界冷却法を用いて行った。 


































 PIMNT PSMNT 
組成 16/51/33 29/33/38 
A-Bサイト間質量差 139.0 145.9 
キュリー温度 Tc(℃) 197 207 
誘電率 ε33T/ε0 2400 3800 
圧電定数 d33 510 680 



































































1 PIMNT16/51/33 366.52 1.7 
坩堝の損傷はない。底部に淡黄色の単核
化した結晶。一部多核化している。 
2 PSMNT16/49/35 367.61 1.5 
坩堝の損傷はない。底部は溶解していな
い様子。中間部に小･中型結晶が多数。
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面内の 5点についてEP M Aにて評価 
PIM NT インゴット 








































































 表6.4 ICPによる組成分析結果 
mass%           (Pt,Bはppm) 
試料 
PbO In2O3 MgO Nb2O5 TiO2 Pt B 
PIMNT16/51/33 
原料値 
69.03 3.43 2.12 17.26 8.15 0 0 
PIMNT-1 69.05 3.25 2.09 17.60 7.71 <10 57 
PIMNT-8T 68.94 3.24 2.11 17.45 7.96 <10 14 
PIMNT-8B 69.05 3.20 2.11 17.45 8.04 <10 1.1 





  S02-0 S02-1 S02-2 S02-3 S02-4 
PbO 69.05 72.28 68.83 69.37 71.53 
In2O3 3.25 3.02 2.91 3.26 3.37 
MgO 2.09 2.34 1.21 2.09 1.92 
Nb2O5 17.60 18.31 19.17 15.31 16.74 









  S10-0 S10-1 S10-2 S10-3 S10-4 
PbO 68.94 69.05 71.74 68.19 70.02 
In2O3 3.24 3.03 3.28 3.36 3.24 
MgO 2.11 1.99 2.12 3.30 2.35 
Nb2O5 17.45 17.88 17.17 17.45 18.31 









  S19-0 S19-1 S19-2 S19-3 S19-4 
PbO 68.94 67.97 68.08 68.08 73.90 
In2O3 3.24 3.39 3.00 2.89 3.30 
MgO 2.04 2.09 1.97 1.59 3.00 
Nb2O5 17.02 18.02 17.45 17.60 17.60 
















































Inと Scはともに 3価であるためペロブスカイト構造の Bサ
おり、PSMNTの場合、(Sc3+1/2, Nb5+1/2)、(Mg2+1/3, Nb5+2/3)、Ti4+の
















































 P1 P2 P3 P4 P5 P6 P7 P8 P9 
PSMNT16/49/35 
原料値 
PbO 78.10 74.44 76.70 70.88 76.3776.3775.0875.5188.44 70.34 
Sc2O3 4.00 2.70 4.26 2.71 1.270.640.000.000.00 1.74 
MgO 1.75 1.67 1.30 1.40 2.032.322.390.230.23 2.07 
Nb2O5 13.98 15.88 14.31 14.31 16.0216.5915.0218.3117.02 17.03 









































































































1 0.36 7.02.0 91 1814385 0.55.6006.500 54.7 1350
8 0.36 9.03.5 55 1913627 1.25.0006.100 61.2 1950








































































































(a)ktモード                   (b)k33'モード
 




































































(a)ktモード                  (b)k33'モード




































































(a)ktモード                  (b)k33'モード
 


















































































No.1 4.25 -4.61 4.43 39.27 -39.40 181 
No.8 6.10 -7.96 7.03 38.25 -38.09 191 



































































1 0.360 7.00 0.17 1117- 4.4755.6760.6541611 2043 
8 0.360 9.00 0.17 32171.003.0904.8700.8031109 1751 











誘電率 ε33T/ε0 3630 4000 4400 
相転移温度 Trt (oC) 55 70 70 
キュリー温度 Tc(oC) 191 175 155 
結合係数 kt(%) 61.2 60 62 
圧電定数 d33(pC/N) 1950 2000 2200 
残留分極 Pr(μC/cm2) 38.2 35 35 
抗電界 Ec(kV/cm) 7.0 7.0 4.6 
結合係数 k33'(%) 80.3 82 82 










































































Trt =72℃, Tc =155℃
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PIMNT16/51/33：Tc= 97℃、ε33T /ε0=2400、kp=67.1% 
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I. Suzuki and Y. Ishibashi 
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Jpn. J. Appl. Phys., Vol.42, No.2A, p.p. 535-538, 2002 
Y. Hosono, Y. Yamashita, H. Sakamoto and N. Ichinose 
23 報文 Dielectric and piezoelectric properties of tetragonal PMNT 65/35 
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Trans. of the Materials Research Society of Japan, Vol.28, p.p 165-168, 2003
K. Itsumi, Y. Hosono, N. Nijhof and Y. Yamashita 
24 ○報文 Growth of single crystals of high-Curie-temperature Pb(In1/2Nb1/2)O3-
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The 1st Asian Confer nce on Crystal Growth and Crystal Technology, Sendai, 
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5 講演 Effect of surface condition othe elctrical and chipping properties fo PZNT 
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piezoelectric single crystals for medical array transducers 
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piezoelectric single crystals 
2002 IEEE International Ultrasonics Symposium, Munich Oct., 2002  
Y. Hosono, T. Kobayashi, K. Harada, K. Itsumi, M. Izumi and Y. Yamashita
9 ○講演 Piezoelectric Materials Pb(In1/2Nb1/2)O3-Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 -PbTiO3 w th High Curie 
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